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KUR Z F ASS U N G
Der aus Uran- und Plutoniumdioxid bestehende Brennstoff Schneller Brut-
reaktoren ist unter anderem durch Plutoniumanteil und -verteilung, Sauer-
stoffgehalt und den Anteil und die Verteilung des Porenvolumens charakte-
risiert. Di~ mit diesem Brennstoff durchgeführten Experimente haben gezeigt,
daß die ursprüngliche Tablettenstruktur während des Betriebes eine starke
Änderung erfährt. Sie ist eine Folge der im Brennstab auftretenden radialen
und axialen Temperaturgradienten.
In einer Serie von Parameterstudien, ausgeführt mit dem Rechenprogrammsystem
SATURN, wurden die Rückwirkungen auf das thermische Verhalten eines Brenn-
stabes untersucht, die durch die im radialen Temperaturgradienten auftreten-
den Umstrukturierungsvorgänge, wie Porenwanderung, Sauerstoff- und Plutonium-
umverteilung hervorgerufen werden.
Die mit der Porenwanderung verbundene Zentralkanalbildung sowie die Sauerstoff-
Umverteilung in unterstöchiometrischem Brennstoff führen zu einer Absenkung des
Temperaturprofils. Eine Erhöhung der Plutonium-Konzentration in der inneren Zone
der Brennstofftablette vermindert die Absenkung der Temperaturen in diesem Be-
reich. Im besonderen wird der Einfluß gezeigt, den der Sauerstoffgehalt über die
von ihm abhängigen ümstrukturierungsvorgänge und die thermischen Eigenschaften
des Brennstoffes, Wärmeleitfähigkeit und thermische Ausdehnung hat.
A B S T R A C T
A contribution to the analysis of the thermal behaviour of Fast Breeder
fuel rods with U02-Pu02 fuel
The fuel of Fast Breeder Reactors which consists of Uranium and Plutonium
dioxide is mainly characterized by the amount and distribution of void
volume and Plutonium and the amount of oxygen. Irradiation experiments
carried out with this fuel have shown that the initial structure of the
fuel pellet is subjected to large changes during operation. These are
consequences of the radial and axial temperature gradients within the fuel
rod.
In several parametrie studies undertaken with the computer code system
SATURN the influence on the thermal behaviour of a fuel pin has been
analysed which is caused by restructuring processes such as pore migration,
oxygen and Plutonium redistribution due to the radial temperature gradient.
The formation of a central hole occuring as result of pore migration as
weIl as the oxygen redistribution in hypostoichiometric fuel lead to a
decrease in the temperature profile. Rise of the Plutonium concentration
in the inner zone of the fuel pellet counterbalances this trend. Especially,
the influence has been shown which the restructuring processes and the
thermal qualities of the fuel e.g. heat conductivity and thermal expansion
exert due to their dependency on the amount of oxygen.
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Der Brennstoff, mit dem das Core des Schnellen Prototyp-Reaktors SNR-300
ausgerüstet werden wird, besteht aus Urandioxid und Plutoniumdioxid in
einem bestimmten Mischungsverhältnis mit einem Sauerstoffanteil, der mit
1,975 unter dem stöchiometrischen Wert von 2,0 liegt. Dieser Brennstoff
wird in Form von Volltabletten eingesetzt. Durch die auf 80 % der theo-
retischen Dichte festgelegte Schmierdichte im Brennstab ist bei der ge-
wählten Tablettengeometrie die Dichte der Tablette und damit der Anteil
an Leervolumen bzw. Porenvolumen gegeben.
Die verschiedenen Experimente, die mit U02-Pu02-Brennstoff durchgeführt
wurden, haben gezeigt, daß während des Betriebes mit starken Veränderun-
gen der ursprünglichen Tablettenstruktur gerechnet werden muß. Sie sind
eine Folge der Temperaturgradienten, die im Brennstab sowohl in radialer
als auch in axialer Richtung auftreten.
Unter ihrer Einwirkung wandert ein Teil des Porenvolumens in das Zentrum
der Brennstofftablette und führt dort zur Ausbildung eines Zentralkanals,
verbunden mit einer Verdichtung der benachbarten Brennstoffzone. Die
Experimente haben weiter gezeigt, daß unter den im Brennstab herrschen-
den Temperaturgradienten eine Entmischung der beiden Komponenten Plutonium
und Uran stattfindet. Mit dieser Entmischung ist eine Änderung der Wärme-
quelldichteverteilung im Brennstab verbunden. Daneben bildet sich eine
Gleichgewichtsverteilung des Sauerstoffanteils aus, der eine Verminderung
der Sauerstoffkonzentration im inneren Bereich und eine Erhöhung im äußeren
Bereich der Brennstoff tablette entspricht. Und nicht zuletzt reißt der
Brennstoff unter der Einwirkung der Temperaturgradienten auf. Alle diese
Veränderungen bleiben nicht ohne Einfluß auf das thermische Verhalten des
Brenns tabes.
In dem vorliegenden Bericht ist eine Serie von Parameterstudien zusammen-
gestellt worden, deren Ziel es war, die Rückwirkungen zu untersuchen, die
als Folge der im radialen Temperaturgradienten ablaufenden Umstrukturie-
rungsvorgänge auftreten. Die Parameterstudien wurden mit Hilfe des Rechen-
programmsystems SATURN durchgeführt. In diesem Rechenprogrammsystem sind
die erforderlichen Modelle enthalten, mit denen auf der Grundlage des der-
zeitigen Kenntnisstandes die untersuchten Phänomene beschrieben werden
können.
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Das Verhalten eines Brennstabes wird von den thermischen Eigenschaften
des verwendeten Materials bestimmt. Die wichtigsten dieser Eigenschaften
sind die Wärmeleitfähigkeit und die thermische Ausdehnung des Brennstoffes
und der Wärmedurchgang durch den Spalt bzw. die Kontaktzone zwischen Brenn-
stoff und Hüllrohr. Die Sicherheit, mit der die thermische Auslegung von
Brennstäben durchgeführt werden kann, hängt entscheidend von der genauen
Kenntnis dieser Materialeigenschaften, d.h. von der Zuverlässigkeit der
diese charakterisierenden Materialbeziehungen und -daten ab.
Der erste Teil dieses Berichtes ist deshalb zunächst der Beschreibung der
genannten thermischen Eigenschaften gewidmet.
2. Thermische Eigenschaften
2.1 Wärmedurchgang durch den Spalt
Die Wärmeableitung aus einem Brennstab in das Kühlmittel ist von der
Größe des Spaltes zwischen Brennstoff und Hülle und von den Wärmelei-
tungseigenschaften des in diesem Spalt befindlichen Gases abhängig.
Je nach Größe des Spaltes und Art und Zusammensetzung des Gases ist
das Temperaturprofil im Brennstoff höher oder niedriger.
Zu dem bei der Herstellung der Brennstäbe eingefüllten Gas kommen
während des Betriebes hinzu:
in den Brennstoffporen enthaltene und im Brennstoff adsorbierte
Gase, im wesentlichen aus der Sinteratmosphäre,
in der Hülle und den weiteren Stabkomponenten adsorbierte Gas und
die während des Betriebes im Brennstoff erzeugten Spaltgase bzw.
Spaltprodukte.
Während die Spaltgase erst mit fortschreitendem Abbrand auf die Wärme-
leitung maßgeblichen Einfluß ausüben können, werden die in Brennstoff
und Hülle adsorbierten Gase bereits zu Beginn der Bestrahlung freige-
setzt und damit wirksam.
Zu Beginn der Bestrahlung nimmt die Zentral temperatur des Brennstoffs
infolge des noch nicht ausgebildeten Zentralkanals im allgemeinen den
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höchsten Wert an. Die Größe dieses Wertes ist von der Art der freige-
setzten adsorbierten Gase und von ihrem Anteil an der gesamten Gas-
füllung des Brennstabes abhängig. Da die Wärmeleitungseigenschaften
der freigesetzten Gase im allgemeinen schlechter sind als die des
Füllgases, wird der Wert der Zentraltemperatur deshalb über demjeni-
gen liegen, der sich bei reinem Füllgas einstellen würde.
Ein Modell zur Berechnung der Wärmedurchgangszahl bzw.des Temperatur-
abfalles im Spalt zwischen Brennstoff und Hülle muß also neben der
Spaltbreite auch die Art und die Zusammensetzung des im Spalt enthal-
tenen Gases sowie dessen Wärmeleitungseigenschaften in Abhängigkeit
von der Temperatur berücksichtigen. In dem Rechenprogrammsystem
SATURN-I /1/ wurde diese Forderung in einer ersten Näherung durch
die Verwendung des in /2/ vorgeschlagenen Modells erfüllt. Mit diesem
Modell berechnete Wärmedurchgangszahlen sind in den Abb. 1 und 2 dar-
gestellt. Abb. 1 zeigt zum Vergleich Ergebnisse für eine Gasfüllung
aus reinem Helium und aus 50 %Helium und 50 %Argon.
Die in Abb. 2 angegebenen Ergebnisse entsprechen Standardwerten, die
den meisten mit SATURN-I durchgeführten Rechnungen für den Bestrah-
lungsbeginn zugrundegelegt wurden. Sie berücksichtigen sowohl die zu
erwartenden Verunreinigungen des Füllgases durch ein 15 % Argon-
Äquivalent als auch die Oberflächenrauhigkeit von Brennstofftablette
und Hüllrohr durch einen Zuschlag zur Spaltbreite in Höhe von 5 /um.
Die zur Berechnung venlendeten Materialbeziehungen und Materialdaten
wurden aus /3/ und /4/ entnommen.
Bei Vorliegen eines Kontaktes zwischen Brennstoff und Hülle wird mit
dem für "Nullspalt" (Spaltbreite = Summe der mittleren Oberflächen-
rauhigkeiten von Brennstoff und Hülle) gültigen Wert der Wärmedurch-
gangszahl gerechnet.
2.2 Wärmeleitfähigkeit
Die Wärmeleitfähigkeit des porösen U02-Pu02-Brennstoffes Schneller
Brutreaktoren ist von mehreren Faktoren abhängig. Die wichtigsten
Einflußgrößen sind neben der Temperatur der Sauerstoffgehalt, Art,
Anteil und Verteilung der Porosität und Anteil und Verteilung des
Pu02 /2, 5 bis 17/. Mit zunehmendem Abbrand werden die Wärmeleitungs-
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eigenschaften auch durch Anteil, Art und Verteilung der Spaltprodukte
beeeinflußt /18 bis 20/.
Die von den verschiedenen Autoren /2, 5 bis 17/ zur Berechnung der
Wärmeleitfähigkeit in Abhängigkeit von Temperatur und Porosität vor-
geschlagenen unterschiedlichen Ansätze wurden in einer Parameterstudie,
durchgeführt mit dem Rechenprogrammsystem SATURN-Ia /1/, verglichen.
Daneben wurde der Einfluß verschiedener Porositäts- und Stöchiometrie-
werte auf die Wärmeleitfähigkeit und damit auf charakteristische ther-
mische Größen des Brennstabes zu Beginn der Bestrahlung untersucht.
Mit dieser Parameterstudie ist keine Bewertung der einzelnen Darstel-
lungen der Wärmeleitfähigkeit von U02-Pu02-Brennstoff in Abhängigkeit
von Temperatur, Porosität und Stöchiometrie beabsichtigt. Bezüglich
der Porositätsabhängigkeit wurde eine kritische Beurteilung durch /21/
vorgenommen.
Die Studie soll anhand einiger Beispiele lediglich deutlich machen, in
welcher Weise durch den zur Zeit noch herrschenden Spielraum in der
Kenntnis der hier betrachteten Materialeigenschaften die für die ther-
mische Auslegung charakteristischen Brennstabgrößen beeinflußt werden.
Weiter soll gezeigt werden, wie stark eine Änderung des Wertes der
Porosität und der Stöchiometrie sich in einigen charakteristischen
thermischen Brennstabgrößen niederschlägt. Die Auswirkung von Ferti-
gungstoleranzen kann so abgeschätzt werden.
Die geschilderte Absicht konnte nur in Form einiger Beispiele verwirk-
licht werden. Stahleistung und Hüllrohraußentemperatur waren als Para-
meter festgehalten worden. Sie bestimmen zusammen mit der Wärmeleit-
fähigkeit das Temperaturniveau im Brennstoff, das seinerseits wieder
Einfluß auf die Wärmeleitfähigkeit hat. Auch war der Einfluß von Um-
strukturierungsphänomenen unberücksichtigt geblieben. Er wird in fol-
genden Abschnitten behandelt werden.
Die im Rahmen der Parameterstudie gewonnenen Ergebnisse sind jedoch
in ihrer Tendenz auf andere Bedingungen der Auslegung und des Betrie-
bes eines Brennstabes übertragbar. Für quantitative Aussagen ist aller-
dings erneut das Rechenprogrammsystem SATURN-Ia heranzuziehen.
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Die für die Rechnungen benötigten Daten der Stabspezifikation und
der Betriebsbedingungen wurden ~n Anlehnung an den Bestrahlungsver-
such DFR-350 /22/ gewählt. Sie sind in den Tabellen 1 und 2 zusam-
mengestellt. Als Anfahrzeit wurde ein Zeitraum von fünf Stunden an-
genommen, in dem Stableistung und Hüllrohraußentemperatur linear
auf den jeweiligen Endwert gebracht werden. In dieser Zeit findet
noch keine Änderung der Brennstoffstruktur durch Porenwanderung
statt.
Alle ~n der Parameterstudie angegebenen Rechenergebnisse beziehen
sich auf den bei Erreichen der vollen Leistung herrschenden Betriebs-
zustand des betrachteten Brennstabquerschnittes. Diejenigen Größen
dieses Zustandes, die bei den einzelnen Rechnungen unverändert blei-
ben, werden in der Tabelle 2 aufgeführt.
Die von den einzelnen Autoren /2, 5 bis 10/ angegebenen Beziehungen
zur Berechnung der Wärmeleitfähigkeit (s. Tabelle 3) sind für Brenn-
stoff mit unterschiedlicher Porosität abgeleitet worden. Um für einen
Vergleich eine einheitliche Basis zu haben, wurde eine Umrechnung auf
100 % der theoretischen Dichte mit Hilfe des in /2/ vorgeschlagenen
Ansatzes
A(P)/ A (PO = 100 %) = (1 _ p2/ 3) (2.1)
vorgenommen. Das Resultat ist in der Abb. 3 graphisch dargestellt. Wie
diese Abbildung zeigt, weichen die einzelnen Kurven mehr oder minder
stark voneinander ab. Auf die möglichen Ursachen der Abweichungen soll
an dieser Stelle nicht eingegangen werden. In pauschaler Weise kann
die Streuung als Aussage über den gegenwärtigen Stand der Kenntnis
gewertet werden. Wählt man die in /5/ angegebene Darstellung als Ver-
gleichsbasis, so liegen die Angaben der anderen Autoren innerhalb
eines Streubandes von maximal rund + 20 % mit Schwerpunkt im unteren
Teil des Streubandes. In der Abb. 3 ist dieses Streuband durch die
beiden gestrichelt gezeichneten Kurven begrenzt.
Eine Ausnahme bildet die in /8/ angegebene Beziehung, die bei Brenn-
stofftemperaturen oberhalb 2400 oe eine systematische Abweichung zu
niedrigeren Wärmeleitfähigkeitswerten zeigt. Eine ähnliche Tendenz
läßt die in /6/ angegebene Beziehung erkennen.
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Da die in /5/ abgeleitete Beziehung eine explizite Abhängigkeit von
der Stöchiometrie enthält und über einen sehr weiten Temperaturbe-
reich Gültigkeit besitzt, wurde sie zu den mit SATURN-Ia durchgeführ-
ten Rechnungen herangezogen.
Die Abhängigkeit der Wärmeleitfähigkeit von der Porosität wird von den
einzelnen Autoren /2, 7, 8, 12 bis 17/ durch unterschiedliche Ansätze
erfaßt, in denen zum Teil der Einfluß der Gestalt der Poren berück-
sichtigt wird. Da diese zu Beginn der Bestrahlung nicht eindeutig
definiert werden kann, wird in stark vereinfachender Näherung ein
kugelförmiges Aussehen,angenommen. Die dafür geltenden Ansätze sind
in der Tabelle 4 aufgeführt und in der Abb. 4 graphisch dargestellt.
Sie zeigen über den interessierenden Porositätsbereich unterschied-
liche, zum Teil erhebliche Differenzen.
Für die Berechnung der linearen thermischen Ausdehnung von U02-Pu02-
Brennstoff mit 20 % Pu-Anteil wurde die in /23/ angegebene, nur von
der Temperatur abhängige Beziehung verwendet. Danach ist der lineare
Ausdehnungskoeffizient gegeben als
a = 7,87 10-6 + 3,90 10-9 T.
't T' oe d a;n I/oe.m~ ~n un ~
(2.2)
Ein Ziel der Parameterstudie war es, die Auswirkung einer gewissen
Unsicherheit in der Beschreibung der Wärmeleitfähigkeit von U02-Pu0 2-
Brennstoff auf charakteristische Brennstabgrößen zu untersuchen. So
ist in Abb. 5 die Veränderung dargestellt, die die Zentral- und die
Randtemperatur der Brennstofftablette erfahren, wenn e~ne Unsicherheit
in der Kenntnis der Wärmeleitfähigkeit zwischen -20 % und +20 %, be-
zogen auf die in /5/ abgeleitete Beziehung angenommen wird. Der Ein-
fluß der Porosität wurde dabei durch die in /2/ angegebene Beziehung
erfaßt.
Wie die Abb. 5 und folgende Abbildungen zeigen, führt eine Vermin-
derung der Wärmeleitfähigkeit zu einer Anhebung der Brennstoffzen-
traltemperatur, dagegen zu einer Erniedrigung der Brennsto~frand­
temperatur. Entsprechend hat eine Verbesserung den gegenteiligen
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Effekt zur Folge. Dieses Verhalten ist darauf zurückzuführen, daß
z.B. bei einer Verminderung der Wärmeleitfähigkeit das mittlere Tem-
peraturniveau der Brennstofftablette angehoben (vgl. Abb. 6) und
dadurch die thermische Ausdehnung vergrößert wird. Das führt zu
einer Verkleinerung des Spaltes zwischen Brennstoff tablette und
Hüllrohr und damit zu einer Verbesserung des Wärmedurchgangs (vgl.
Abb. 2), so daß letztlich die Brennstoffrandtemperatur absinkt. In
Tabelle 5 ist der Effekt für den in Abb. 5 dargestellten Fall fest-
gehalten.
Der Einfluß einer unterschiedlichen Darstellung der Porositätsab-
hängigkeit der Wärmeleitfähigkeit auf charakteristische Brennstab-
größen ist aus Abb. 6 und Tabelle 6 ersichtlich. Bei der den Rech-
nungen zugrundegelegten Porosität der Brennstoff tablette in Höhe
von 16 % liefern, wie auch aus Abb. 4 hervorgeht, die Darstellungen
nach /15,17/, /2,7/ und /8,13,14/ jeweils nahezu identische Ergeb-
nisse, soweit die thermischen Verhältnisse zu Beginn der Bestrahlung
bei noch ungeänderter Struktur der Brennstoff tablette betrachtet
werden. Die unterschiedliche Abhängigkeit der einzelnen Darstellungen
von der Porosität kann jedoch im Laufe des Abbrandes infolge der
Brennstoffumstrukturierung zu mehr oder minder großen Abweichungen
führen.
Die Abhängigkeit charakteristischer Brennstabgrößen von dem jewei-
ligen Wert der Herstellungsporosität wird anhand zweier Beispiele
durch die Abb. 7 und die Tabelle 7 gezeigt. Für sie hat in dem für
die Brennstabauslegung interessanten Porositätsbereich bei den ge-
wählten Betriebsbedingungen eine Änderung der Porosität um eine ab-
soluten Betrag von 6 % eine Änderung der Zentraltemperatur um rund
100 oe zur Folge. Etwa dieselbe Differenz tritt bei einem festen
Wert der Porosität durch die unterschiedliche Darstellung der Poro-
sitätsabhängigkeit der Wärmeleitfähigkeit zwischen den beiden aus-
gewählten Beispielen auf.
Abb. 8 und Tabelle 8 geben den Einfluß der Stöchiometrie auf die be-
trachteten charakteristischen Brennstabgrößen wieder, wie er mit der
in /5/ abgeleiteten Wärmeleitfähigkeitsbeziehung erfaßt ist. Die Ab-
hängigkeit von der Porosität wurde gemäß /2/ berücksichtigt. Wie die
Abb. 8 zeigt, bringt unter den gegebenen Umständen eine Verminderung
- 8 -
des Sauerstoffanteils von 2,00 auf 1,96 eine Erhöhung der Zentral-
temperatur um rund 300 oe zu Beginn der Bestrahlung mit sich. Die
Brennstoffrandtemperatur sinkt dabei um rund 100 oe infolge der
durch die vergrößerte thermische Ausdehnung auf etwa die Hälfte
verringerten Spaltbreite ab.
2.3 Thermische Ausdehnung
Der gegenwärtige Stand der Kenntnis über die thermische Ausdehnung
des aus unterstöchiometrischem U0 2-Pu02 bestehenden Schnellbrüter-
Brennstoffes läßt noch viele Wünsche offen. Der Temperaturbereich,
aus dem Messungen über Ausdehnungskoeffizienten vorliegen, erreicht
bei weitem nicht die hohen Werte, die während des Betriebes auftre-
ten. Er reicht bei Mischoxid bis etwa 1200 oe, bei reinem U92 bis
etwa 2200 oe und bei reinem Pu02 bis etwa 1400 oe. Für die unter
Schnellbrüter-Bedingungen auftretenden Brennstofftemperaturen bis
etwa 2700 oe muß deshalb extrapoliert werden.
Der Einfluß der Stöchiometrie ist bisher kaum untersucht worden.
Über die Abhängigkeit vom Abbrandzustand des Brennstoffes gibt es
keine Angaben. Das in diesem Abschnitt zusammengestellte Datenmaterial
ist deshalb mit einem relativ hohen Grad an Unsicherheit behaftet.
In einer Parameterstudie wurden die von verschiedenen Autoren angege-
benen Daten und Beziehungen verglichen und der Einfluß untersucht,
den zum einen die unterschiedlichen Angaben über den thermischen Aus-
dehnungskoeffizienten und zum anderen seine Stöchiometrieabhängigkeit
auf charakteristische Größen eines Schnellbrüter-Brennstabes haben.
Zu diesem Zweck wurden wiederum mit Hilfe des Rechenprogrammsystems
SATURN-la einige Rechnungen durchgeführt.
Die thermische Ausdehnung eines Körpers ist isotrop und linear, wenn
der Körper selbst isotrop ist und die Geometrieänderung, die bei einer
Temperaturänderung von einem homogenen Temperaturniveau auf ein ande-
res homogenes Temperaturniveau auftritt, ohne äußere Behinderung er-
folgt. Diese thermische Ausdehnung wird mit Hilfe eines linearen
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thermischen Ausdehnungskoeffizienten beschrieben, dessen differen-




Dabei ist 1 die Länge des Körpers bei der Temperatur T und dl die
durch die Temperaturänderung von T nach T + dT bewirkte Längen-
änderung. Es ist üblich, den thermischen Ausdehnungskoeffizienten
nicht auf die Länge des Körpers bei der Temperatur T, sondern auf
die Länge 10 bei einer festen Temperatur Ta zu beziehen. Der diffe-





Die Länge des Körpers bei der Temperatur T ergibt sich aus dieser Be-





• (1 + J aD (Ta, T) dT).
Ta
(2.5)
Eine weitere Möglichkeit zur Beschreibung der thermischen Ausdehnung





• J aD (TO,T) dT .
Ta
(2.6)







Umfangreiche röntgenografische Messungen zur thermischen Ausdehnung
von (U,Pu)02-Brennstoffwurden von Roth und Halteman /24/ publiziert.
Diese Autoren bestimmten thermische Ausdehnungskoeffizienten im Tem-
peraturbereich von 100 oe bis rund 1200 oe für verschiedene Mischungs-
verhältnisse von Pu02 und U02 • Die Stöchiometrie war von Probe zu
Probe unterschiedlich. Sie bewegte sich Ewischen 2,01 und 2,24. Die
Aussagekraft dieser Messungen wird dadurch stark eingeschränkt.
Wie Roth et al./25/für U02-20 Gew.-% Pu02-Brennstoff mit Hilfe dila-
tometrischer und röntgenografischer Messungen nachwiesen, ist die
thermische Ausdehnung in starkem Maße von der Stöchiometrie abhängig.
2.3.2. I Temperatur- und Konzentrationsabhängigkeit
(2.8)
Die von Roth und Haltemann /24/ für die verschiedenen untersuchten
Pu02-Konzentrationen angegebenen Beziehungen für den differentiellen
linearen thermischen Ausdehnungskoeffizienten aD (TO,T) als Funktion
der Temperatur T sind in der Tabelle 9 zusammengestellt. In /26/ wer-
den diese Koeffizienten irrtümlich als integrale lineare thermische
Ausdehnungskoeffizienten bezeichnet.
Aus diesen Beziehungen für eine Temperatur von T = 1000 oe berechnete
Werte sind in der Abb. 9 als Funktion des Pu02-Anteils dargestellt.
Es fällt auf, daß die für einen Pu02-Anteil von 20 Gew.-% angegebene
Beziehung zu einem relativ großen thermischen Ausdehnungskoeffizienten
führt.
Von Horn und Panisko /27/ wird eine Beziehung vorgeschlagen, die den
thermischen Ausdehnungskoeffizienten als Funktion der Temperatur und
des Pu02-Anteils wiedergibt. Sie wurde durch Anpassung an die Daten
von Roth und Haltemann gewonnen. Sie lautet:
mit Pu = Pu02-anteil, in Gew.-% und
. oeT = Temperatur, ~n .
In Abb. 9 sind die mit dieser Beziehung für eine Temperatur von
T = 1000 oe berechneten Werte eingetragen.
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In /28,29,30/ werden Beziehungen für die Längenänderung bei ther-
mischer Ausdehnung als Funktion der Temperatur und in Abhängigkeit
vom Pu02-Anteil angegeben, die nach folgendem Verfahren hergeleitet
wurden:
Entsprechend den jeweiligen Anteilen wurden die thermischen Ausdeh-
nungskoeffizienten von D02 un~ Pu02 zu einem gewichteten Ausdehnungs-
koeffizienten für das Mischoxid überlagert /28/. Dabei konnten bis
zu einer Temperatur von T = 2250 oe für D02 gemessene Werte verwen-
det werden /31/. Für Pu02 mußten extrapolierte Werte verwendet werden.
Bis zu einer Temperatur von T = 1420 oe gemessene Werte werden in einer
neueren Arbeit von Tokar et al. /32/ angegeben.
Die nach dem angedeuteten Verfahren gewonnene Beziehung lautet in all-
gemeiner Form nach /29/ unter Berücksichtigung der Abhängigkeit vom
Pu02-Anteil:




mit Pu = Gewichtsanteil von Pu02, in Gew.-% und
T T t l.'n oe.= empera ur,
Aus den Beziehungen (2.8) und (2.9) wurden die entsprechenden inte-
gralen linearen thermischen Ausdehnungskoeffizienten aI(TO,T) abge-
leitet und in Abb. 10 bezüglich ihrer Abhängigkeit vom Pu02-Anteil
verglichen. In diese Abb. sind zusätzlich die aus den Beziehungen
von Roth und Halteman /24/ abgeleiteten integralen Koeffizienten ein-
getragen. Die Beziehungen selbst sind in der Tabelle 10 zusammenge-
stellt.
Für den für einige Bestrahlungsexperimente interessierenden Pu0
2
-
Anteil von 20 Gew.-% sind in der Abb. 11 die integralen linearen
thermischen Ausdehnungskoeffizienten nach /24/, /27/ und /28,29,30/
als Funktion der Temperatur dargestellt, ergänzt durch Werte, die





abgeleitet wurden. Diese Werte unterscheiden sich von den nach /28,
29,30/ bestimmten im wesentlichen dadurch, daß zu den letzteren ein
von I/T abhängiger Term beiträgt, wie aus der Tabelle 11 ersichtlich
ist, in der die verschiedenen Beziehungen für den integralen linearen
thermischen Ausdehnungskoeffizienten zusammengestellt sind.
Einen Überblick über die relative Längenänderung in Abhängigkeit von
der Temperatur gibt die Abb. 12 für Mischoxid mit einem Anteil von
20 Gew.-% Pu02 . Die entsprechenden Beziehungen sind in Tabelle 12
zusammengestellt. Bis zu einer Temperatur von rund 1600 oe gibt es
zwischen den einzelnen Beziehungen nur geringfüge Abweichungen.
Darüber hinaus werden die Differenzen aber zunehmend größer.
2.3.2.2 Stöchiometrieabhängigkeit
Zur Stöchiometrieabhängigkeit des thermischen Ausdehnungskoeffizien-
ten liegt nur eine Aussage vor. Sie stammt von Roth et al. /25/ und
betrifft das Mischoxid mit 20 Gew.-% Pu02 . Die Abhängigkeit des inte-
gralen linearen thermischen Ausdehnungskoeffizienten von der Stöchio-
metrie S wird für die Temperatur von T = 1500 oe in folgender Weise
angegeben:
(2. 11)
mit 1,94 ~ S ~ 2,01.
In Abb. 13 ist diese Beziehung graphisch dargestellt. Ein Vergleich
dieser Beziehung mit den in Abb. 11 dargestellten Beziehungen nach
/27/, /28,29,30/ und /33/ legt die Annahme nahe, daß diese für
stöchiometrisches bzw. knapp überstöchiometrisches Mischoxid aus
U02-20 Gew.-% Pu02 gelten sollten.
Unter der Voraussetzung, daß der von Roth et al. angegebene Zusammen-
hang von Stöchiometrie und thermischem Ausdehnungskoeffizienten auf
einen größeren Temperaturbereich übertragbar ist, kann der Einfluß
der Stöchiometrieabhängigkeit der thermischen Ausdehnung auf charak-
teristische Brennstabgrößen untersucht werden. Für diese Untersuchung
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wurden die nach /27/ und /33/ bestimmten integralen linearen ther-
mischen Ausdehnungskoeffizienten verwendet. Zu jeweils drei Stöchio-
metriewerten sind die möglichen Beziehungen in Tabelle 13 zusammen-
gestellt und in Abb. 14 graphisch aufgetragen. In diese Abb. wurde
auch die Beziehung eingetragen, die nach /23/ für U0 2-20 Gew.-%
Pu02-Brennstoff in der Parameterstudie zur Wärmeleitfähigkeit von
U02-Pu02-Brennstoff verwendet wurde (s.Abschn.2.2, Beziehung (2.2) ).
Die für die Parameterstudie mit dem Rechenprogrammsystem SATURN-1a
benötigten Eingabedaten der Stabspezifikation und der Betriebsbe-
dingungen wurden in Anlehnung an den Bestr2hlungsversuch DFR-350
/22/ gewählt. Sie sind in den Tabellen 1 und 2 zusammengestellt.
Die im folgenden angegebenen Rechenergebnisse beziehen sich auf den
bei Erreichen der vollen Stableistung herrschenden Betriebszustand
des betrachteten Brennstabquerschnittes.
Den Einfluß der Stöchiometrieabhängigkeit der thermischen Ausdehnung
auf die Zentral- und die Randtemperatur der Brennstofftablette zeigt
die Abb. 15 anhand des Vergleiches der mit und der ohne Berücksichti-
gung der Stöchiometrieabhängigkeit berechneten Werte. Die Stöchiome-
trieabhängigkeit der Wärmeleitfähigkeit wurde nach /5/ ~n beiden
Fällen berücksichtigt. Abb. 16 vergleicht Zentral- und Randtempera-
turen, die unter Verwendung der in der Tabelle 13 nach einer mögli-
chen Stöchiometrieabhängigkeit aufgeschlüsselten Beziehungen für die
thermische Ausdehnung nach /27/ und /33/ berechnet wurden. Weitere
charakteristische Brennstabgrößen sind in Tabelle 14 zusammengestellt.
Der Einfluß auf die Zentraltemperatur der Brennstofftablette scheint
nicht sehr groß zu sein, wie Abb. 15 zeigt, wenn die der Berechnung
zugrundegelegte ~~nahme eine brauchbare Näherung darstellt. Größer
scheint ihr Einfluß auf Spaltbreite und Brennstoffrandtemperatur zu
sein. Die mit der Erniedrigung des Stöchiometriewertes einhergehende
Vergrößerung der thermischen Ausdehnung führt zu einer Erniedrigung
der Zentral- und der Randtemperatur der Brennstofftablette, solange
zwischen ihr und der Hülle ein Spalt vorhanden ist. Im Kontaktfall
kann eine niedrigere Stöchiometrie eine stärkere mechanische Belastung
der Hülle durch die vergrößerte thermische Ausdehnung des Brennstoffes
bewirken.
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3. Einfluß der Sauerstoff-Umverteilung
Für den oxidischen Brennstoff Schneller Brutreaktoren wird e~n Sauerstoff-
gehalt spezifiziert, der unterhalb des stöchiometrischen Wertes von 2,00
liegt. Durch diese Maßnahme soll der Korrosionsangriff des Hüllrohres ab-
geschwächt werden, der vom Sauerstoffpotential des Brennstoffes abhängt.
Während der Bestrahlung ist jedoch der Sauerstoffgehalt des Brennstoffes
einer Änderung unterworfen. Der durch die Spezifikation vorgegebene Mittel-
wert steigt mit zunehmendem Abbrand an, da die Sauerstoffatome, die bei
der Spaltung des Schwermetalls freigesetzt werden, durch die entstehenden
Spaltprodukte nicht wieder vollständig gebunden werden. Daneben findet im
radialen Temperaturgradienten der Brennstofftablette eine Änderung der Ver-
teilung der Sauerstoffkonzentration statt. Bei unterstöchiometrischem Brenn-
stoff sinkt die Sauerstoffkonzentration im Innern der Tablette ab, während
sie entsprechend im äußeren Teil ansteigt bis auf Werte, die am Rand nahe-
zu dem stöchiometrischen Zustand entsprechen.
Die Umverteilung der Sauerstoffkonzentration wirkt sich aufgrund der O/Me-
Abhängigkeit verschiedener Materialeigenschaften auf das Betriebsverhalten
des Brennstabes aus. In einer Parameterstudie wurde der Einfluß untersucht,
den die sich ändernde Sauerstoffverteilung über die Wärmeleitfähigkeit auf
das radiale Temperaturprofil der Brennstofftablette ausübt.
3.1 Grundlagen
Für den im unterstöchiometrischen Brennstoff unter dem Einfluß des
radialen Temperaturgradienten stattfindenden Sauerstoff transports
zum Rand der Brennstofftablette kommen folgende Transportmechanis-
men in Frage /34,35,36/:
Festkörper-Thermodiffusion und
Transport über die Gasphase mittels Trägergase durch Poren
und Risse.
Der Transport über die Gasphase kann mittels der Gasgemische HZ/H20
und CO/C02 erfolgen,wenn deren Partialdrücke genügend hoch sind. Es
kann jedoch angenommen werden, daß die Partialdrücke dieser Gase
bei unterstöchiometrischem Brennstoff so niedrig sind, daß dieser
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(3. I)(_I_I)}TO T
Transportmechanismus insgesamt nicht wesentlich zum Sauerstoff-
transport beiträgt /36/. Den Hauptbeitrag liefert die Festkörper-
Thermodiffusion. Die Gleichgewichts-Sauerstoffdefekt-Verteilung,
die sich nach diesem Transportmechanismus einstellt J wird durch
folgende Beziehungen beschrieben /34/:
+
Qv








Abweichung von der Stöchiometrie
(x = 2-0/Me) bei TO bzw. T
Transportwärme von Sauerstoff, in kcal/mol
universelle Gaskonstante J in kcal/mol·K
Da die Plutonium-Valenz nicht unter einen bestimmten Wert absinkt, ist
der mögliche Wertebereich des O/(U*Pu)-Verhältnisses nach unten hin
beschränkt. Es gilt /34/:
(3.2)
mit Plutonium-Valenz
Atombruch des Plutoniums, bezogen auf die
Gesamtzahl der Brennstoffatome
Nimmt man an J daß die Plutonium-Valenz im Brennstoff den theoretisch
möglichen Wert von 3 erreicht, so folgt aus der angegebenen Beziehung,
daß für einen Brennstoff aus U0 2 mit 20 % Pu02 das O/(U+Pu)-Verhältnis
nicht kleiner als I J900 werden kann.
Aus experimentellen Arbeiten (vgl. /37/) wurde abgeleitet, daß die
Plutonium-Valenz nicht unter den Wert 3,150 absinkt. Diesem Wert ent-
spricht eine untere Grenze des O/(U+Pu)-Verhältnisses von 1,915.
Der Wert für die Transportwärme Q~ hängt von der Sauerstoffkonzen-
tration ab. Diese Abhängigkeit kann nach /38/ durch folgende Beziehung
beschrieben werden:
Q: = (- 27 + 3 J8 . 10
2 • x) kcal/mol (3.3)
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sie gilt für unterstöchiometrischen Mischoxid-Brennstoff mit 20 Gew.-%
Pu02 •
Die Geschwindigkeit, mit der der Gleichgewichtszustand der Sauerstoff-
defektverteilung erreicht wird, ist temperaturabhängig. In der inneren
heißen Zone der Brennstoff tablette erfolgt die Umverteilung schneller
als in der äußeren kälteren Zone. Über die Größe und die Temperatur-
abhängigkeit des Diffusionskoeffizienten in (U,Pu)02 ist zur Zeit-x
noch wenig bekannt. Eine Aussage ist anhand von Experimenten möglich,
die an unterstöchiometrischem (UO,8CeO,2)02_x durchgeführt wurden
(siehe /34,39/). Sie zeigen, daß die Beweglichkeit des Sauerstoffes
im Festkörper sehr hoch ist.
3.2 Ergebnisse
Um den Einfluß untersuchen zu können, den die Sauerstoffumverteilung
auf das radiale Temperaturprofil der Brennstofftablette ausübt, wurde
ein entsprechendes Rechenprogramm mit dem Namen STEQ entwickelt und
als Unterprogramm in das RechenprogrammsystemSATURN-la /1/ eingebaut.
Mit diesem erweiterten Programmsystem wurde das Verhalten beim ersten
Anfahren eines Brennstabes analysiert.
Stabspezifikation und Betriebsbedingungen sind in Tabelle 1 und 2
zusammengestellt. Als Anfahrzeit wurde wiederum ein Zeitraum von fünf
Stunden angenommen, in dem Stableistung und Hüllrohraußentemperatur
linear auf den jeweiligen Endwert gebracht werden. In dieser Zeit fin-
det noch keine Änderung der Brennstoffstruktur durch Porenwanderung
statt.
Die Wärmeleitfähigkeit des Brennstoffes wurde mit der in /5/ angegebe-
nen Beziehung beschrieben. Eine Stöchiometrieabhängigkeit der ther-
mischen Ausdehnung wurde nicht berücksichtigt.
Die in den Abb. 17 und 18 dargestellten Rechenergebnisse beziehen sich
auf den bei Erreichen der vollen Leistung herrschenden Betriebszustand
des betrachteten Brennstabquerschnittes. Sie zeigen für einen mittle-
ren Wert des O/Me-Verhältnisses von 1,98 bzw. 1,96 die Sauerstoff-
verteilung und das radiale Temperaturprofil jeweils ohne und mit Be-
rücksichtigung der Sauerstoffumverteilung. Der Grenzwert, der von der
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Sauerstoffdefektverteilung nicht überschritten werden kann, wurde
nach /37/ auf x = 0,085 festgesetzt.max
Eine Zunahme der Sauerstoffkonzentration bedeutet eine Verbesserung
der Wärmeleitfähigkeit des Brennstoffes, eine Abnahme eine Ver-
schlechterung. In der äußeren Zone der Brennstoff tablette wird des-
halb infolge der verbesserten Wärmeleitfähigkeit der Temperdturgra-
dient geringer, in der inneren Zone aufgrund der Verschlechterung
größer. Der Einfluß in der äußeren Zone ist dabei stärker als der in
der inneren Zone, so daß insgesamt als Folge der Umverteilung des
Sauerstoffs eine Abkühlung der Brennstoff tablette mit einer deutli-
chen Abnahme der Zentraltemperatur eintritt.
4. Einfluß der Plutonium-Umverteilung
Die mit dem für den Schnellen Prototyp-Reaktor SNR-300 vorgesehenen U0 2-Pu02
-
Brennstoff durchgeführten Experimente haben gezeigt, daß unter den im Brenn-
stab herrschenden Temperaturgradienten eine Entmischung der beiden Komponen-
ten Plutonium und Uran stattfindet (siehe z.B. /40,41,42/). Mit dieser Ent-
mischung ist eine Änderung der Wärmequelldichteverteilung im Brennstab ver-
bunden, die ihrerseits wieder das Temperaturprofil im Brennstab beeinflußt.
Die Vorgänge, die zu der beobachteten Entmischung führen, sind in erster
Linie Thermodiffusion in der Brennstoffmatrix und Verdampfung~und Konden-
sationsprozesse in den Hohlräumen des Brennstoffs bzw. des Brennstabs, wie
z.B. in Poren, Blasen, Rissen und dem Zentralkanal /43 bis 47/.
4. 1 Verdampfung und Kondensation
Der Entmischungseffekt durch Verdampfungs- und Kondensationsprozesse
in Poren und Blasen wird durch deren Wanderung im radialen Temperatur-
gradienten der Brennstoff tablette verursacht. Zu Beginn der Bestrah-
lung eines frischen Brennstabes ist deshalb in Zusammenhang mit der
Verdichtung der inneren Brennstoffzone bereits mit einer raschen Ver-
änderung der ursprünglichen Plutoniumverteilung zu rechnen.
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Das Verhalten während der Anfahrphase hat für die thermische Aus-
legung eines Brennstabes und für die Festlegung von Anfahrbedingun -
gen eine besondere Bedeutung. In einer Parameterstudie wurde des-
halb der Einfluß untersucht, den die zu Beginn der Bestrahlung
erfolgende Umverteilung des Plutoniums auf das radiale Temperatur-
profil der Brennstoff tablette hat.
4.1.1.1 Umverteilung der Herstellungsporosität
Die im wesentlichen zu Beginn der Bestrahlung auftretende Struktur-
änderung des porösen Brennstoffes, die zur Ausbildung des Zentral-
kanals und zur Verdichtung der ihm benachbarten Brennstoffzone führt,
hat ihre Ursache in der unter dem Einfluß des radialen Temperaturgra-
dienten erfolgenden Wanderung der Herstellungsporen in das Zentrum
der Brennstofftablette. Von den drei möglichen Transportmechanismen
Oberflächendiffusion und Gitterdiffusion bei Poren kleinen Durch-
messers (~ I/um) und Verdampfungs- und Kondensationsmechanismus bei
Poren größeren Durchmessers kommt in der Hauptsache nur der letztere
in Betracht /47/. Die Umverteilung der Herstellungsporosität wird
deshalb allein durch die folgende Beziehung beschrieben, die in der














Materialkonstante, c = 3,364 cm2/s'K1/ 2
Materialkonstante, in kp/cm2
Verdampfungswärme, in kcal/mol
-3universelle Gaskonstante, R~I,98 10 kcal/mol K
Temperatur, in K
2Gesamtdruck in der Pore, in kp/cm
Temperaturgradient, in K/cm
v = Wanderungsgeschwindigkeit, in cm/s
Diese Gleichung berücksichtigt nicht den möglichen Einfluß von Poren-
größe und -form.
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Der Ausdruck p exp (-HIRT) gibt die Summe aus den Partialdrücken
o
der Uran und Plutonium enthaltenden Komponenten in der Dampfphase
an. Die Dampfdrücke dieser Komponenten sind vorn OlMe-Verhältnis des
Mischoxid-Brennstoffes abhängig. Sie nehmen mit fallendem OlMe-Ver-
hältnis ab. Zur Berücksichtigung dieses Effektes wird in 1371 die
folgende für (UO,8,PuO,2)02_x-Brennstoff gültige Beziehung angegeben:
(4.2)
Po exp (-HIRT) == exp { - 212,275 + 65,842 (OlMe) +
8,9453 10-2 T - 2,55399 10-2 (OlMe)
2,9560 (0/Me)2 - 5,6541 10-6 T2 } ,
T +
4.1.1.2
mit T == Temperatur,in K.
Plutonium-Umverteilung
(4.3)
Der sich über den Verdampfungs- und Kondensationsmechanismus abwickeln-
de Materialtransport ist wegen des für uran- bzw. plutoniumhaltige Kom-
ponenten unterschiedlichen Dampfdruckes mit einer Entmischung dieser
Komponenten verbunden. Der Grad der Entmischung ist vorn OlMe-Verhältnis
des Brennstoffes abhängig. In wenig unterstöchiometrischem Brennstoff
verdampft bevorzugt die uranhaltige Komponente, in stark unterstöchio-
metrischem Brennstoff bevorzugt die plutoniumhaltige Komponente. Die
. Grenze scheint bei einern OlMe-Verhältnis von etwa 1,978 zu liegen 148/.
Die bevorzugte Verdampfung von Uran bedeutet eine Anreicherung von
Plutonium in der Umgebung des Zentralkanals, die bevorzugte Verdampfung
von Plutonium eine solche von Uran.
Nach dem in 1371 vorgeschlagenen Modell ist das Pu/(U+Pu)-Verhältnis,
das am Ende eines bestimmten Zeitintervalls (ZI) in einern Ring der
Brennstofftablette herrscht, durch die folgende Beziehung gegeben:
+







Masse des schweren Metalls in dem betrachteten
Ring zu Beginn des ZI,
Pu/(U+Pu)-Verhältnis in der Brennstoffmatrix des
betrachteten Rings zu Beginn bzw. am Ende des ZI,
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Masse des schweren Metalls, die während des zr
aufgrund der Porenwanderung zum betrachteten Ring
hinzukommt,
Masse des schweren Metalls, die während des zr




= Pu/U-Verhältnis der Materie, die über die Dampf-
phase zum betrachteten Ring hinzukommt.
Pu/U-Verhältnis der Materie, die über die Dampf-
phase aus dem betrachteten Ring wegtransportiert
wird.
(4.4)
Die Massenänderung ~m betrachteten Ring wird mittels des im voran-
gehenden Abschnitt 4.1.1.1 angeführten Verfahrens zur Behandlung der
Umverteilung der Herstellungsporosität bestimmt.
Die Größen a und b werden mit Hilfe der in /37/ angegebenen Beziehungen
berechnet, die unter der Annahme abgeleitet sind, daß die wandernde
Pore im thermodynamischen Gleichgewicht mit dem sie umgebenden Brenn-
stoffmaterial steht. Diese Beziehungen lauten für stöchiometrischen
Brennstoff aus (UO 8'PuO 2)02:, ,
a (bzw. b) = 0,6320 - 1,0909 • 10-3 T + 5,566 10-7 T2 -
7,6232 • 10- 11 T3 , für T > 1727 oe und
a (bzw. b) - 0,03374 + 3,01167 • 10-5 T,
für 1127 oe < T < 1727 oe,
(4.5)
• T . oe
m~t = Temperatur, ~n •
Abweichungen von der Voraussetzung, daß der Brennstoff in jedem Ring-
element 20 % Pu02 enthält, können nach /3V durch einen Korrektur-
faktor berücksichtigt werden. Für das Pu/U-Verhältnis in der Dampf-
phase über Brennstoff mit abweichendem Pu-Anteil folgt damit:
a" (bzw. b" )




Die Parameterstudie wurde für oxidischen Brennstoff mit 20 % Pu02-
Anteil durchgeführt, wie er bei bisherigen Bestrahlungsversuchen
zur Anwendung gelangte. Es wurde jedoch stöchiometrischer Brennstoff
vorausgesetzt, um die bei unterstöchiometrischem Brennstoff durch die
Umverteilung des Sauerstoffes auftretenden Effekte zu eliminieren und
den zusammen mit der Porenwanderung auftretenden Entmischungseffekt
der Plutonium- und Urankomponenten isoliert untersuchen zu können.
Bei den Rechnungen wurden drei Fälle unterschieden:
Im ersten Fall wurde die Plutonium-Entmischung vernachlässigt.
Im zweiten und dritten Fall wurde mit Plutonium-Entmischung ge-
rechnet. Dabei wurde im zweiten Fall ein mit U-235 hochangerei-
cherter Brennstoff zugrundegelegt, wie er bei Bestrahlungsexperi-
menten verwendet wurde, im dritten Fall ein im U-235-Gehalt ab-
gereicherter Brennstoff, wie er für den SNR-300 vorgesehen ist.
Im zweiten Fall rührt die im Brennstab erzeugte Wärme sowohl aus der
Spaltung des U-235 als auch aus der des Pu-239 her. Da der Anteil des
U-235 den des Pu-239 bei weitem überwiegt, sollte die Auswirkung einer
Änderung der ursprünglichen Pu-Verteilung gering sein. Wird die Wärme
nur durch die Spaltung des Pu-239 erzeugt, hat eine Umverteilung die-
ses Schwermetalls auch eine entsprechende Veränderung der Wämequell-
dichteverteilung zur Folge.
Die für die Rechnungen verwendeten Material- und Betriebsdaten sind
in der Tabelle 15 zusammengestellt. Sie wurden zum Teil stark ver-
einfacht.
Es wurde weiter angenommen, daß der zu Spaltungen führende Neutronen-
fluß räumlich und zeitlich konstant ist.
Die Wärmeleitfähigkeit des U02-Pu02-Brennstoffes wurde mit der in
/5/ angegebenen Gleichung beschrieben, die Abhängigkeit von der Poro-
sität durch den in /15/ vorgeschlagenen Ansatz berücksichtigt.
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Die Umverteilung des Plutoniums hat zur Folge, daß auch bei einer
über den Brennstoffquerschnitt konstanten Neutronenflußverteilung
die ursprünglich nahezu homogene Verteilung der Wärmequelldichte
eine Funktion des Brennstoffradius wird. Die Anreicherung in der
Umgebung des Zentralkanals mit der daraus resultierenden Erhöhung
der Wärmeproduktion führt in diesem Bereich des Brennstoffes zu ei-
ner Vergrößerung des Temperaturgradienten. Die Zentral temperatur
der Brennstofftablette wird mit Plutonium-Umverteilung höhere Werte
annehmen als ohne Umverteilung. Der Effekt ist allerdings davon
abhängig, ob Plutonium das einzige spaltbare Material im Brennstoff
ist, wie es für den SNR-300 vorgesehen ist, oder ob wie bei den mei-
sten Bestrahlungsexperimenten die notwendige Wärmeerzeugung in erster
Linie durch die hohe Anreicherung mit Uran-235 erreicht wird. In den
Abb. 19 und 20 ist dieser Effekt graphisch dargestellt.
Die gestrichelten Kurven geben den ohne Berücksichtigung der Pluto-
nium-Umverteilung berechneten Verlauf der Temperaturen in Abhängig-
keit von der Zeit bzw. vom Brennstoffradius wieder. Diese Kurven
entsprechen innerhalb der Rechenungenauigkeiten auch den Ergebnissen,
die unter Berücksichtigung der Plutonium-Umverteilung für einen Brenn-
stoff berechnet wurden, der mit U-235 hoch angereichert ist.
Wird die Wärme allein durch die Spaltung des Plutoniums erzeugt, so
entsteht ein Temperaturverlauf, wie er in den Abb. 19 und 20 durch
die ausgezogenen Kurven wiedergegeben ist. Die Zentraltemperatur
liegt nach e1ner Betriebszeit von 100 h in dem vorliegenden Beispiel
um rund 35 oe über dem Wert, der ohne Berücksichtigung der Plutonium-
Umverteilung berechnet wurde. Die Größe des Zentralkanals bleibt jedoch
nahezu ungeändert,da die Änderung des Temperaturprofils nicht über die
Verdichtungszone des Brennstoffes hinausreicht.
Die Berechnung der Porositäts- und der Plutonium-Umverteilung wurde
mit Hilfe eines für diese Zwecke neu formulierten Rechenprogrammes
durchgeführt, das den Namen p~UMEe erhalten hat. Die mit diesem Re-
chenprogramm bestimmten Verteilungen der Porosität und des Plutonium-
anteils sind in der Abb. 21 dargestellt.
Die Abb. 22 bis 24 zeigen zum Vergleich die Verhältnisse, die bei
einer um 100 oe höheren Brennstoffrandtemperatur herrschen. Bei diesem
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Beispiel ist die Verdichtungszone im Brennstoff etwas größer und
damit auch der von der Plutonium-Umverteilung erfaßte Bereich.
4.2 Thermodiffusion
Die Umverteilung des Plutoniums mittels Thermodiffusion ist gegen-
über der bei der Wanderung der Herstellungsporen auftretenden Ent-
mischung der plutonium- und uranhaItigen Komponenten des Brennstoffs
ein langsamer Vorgang. Er gewinnt erst mit zunehmendem Abbrand stär-
keren Einfluß auf die Plutonium-Umverteilung.
Wie bei der Entmischung durch Verdampfung und Kondensation während
der Wanderung der Herstellungsporen ist der Anlaß zur Entmischung
durch Thermodiffusion der in der Brennstofftablette herrschende
Temperaturgradient.
Der Materiestrom der plutoniumhaltigen Komponente, der sich infolge
der Thermodiffusion im radialen Temperaturgradienten herausbildet,
kann durch folgende Beziehung beschrieben werden (siehe z.B. /43/
bzw. /46/):
dxpu














1 . . ./ 2P uton~umstrom, ~n Ionen cm s
Gesamtzahl der Schwermetallatome pro Volumenelement
der Brennstoffmetrix, in Atome/cm3
2effektiver Diffusionskoeffizient, in cm /s
Molanteil von Plutonium- bzw. Uran-Dioxid ,
mit ~u+xU = 1
Transportwärme, in kcal/mol
universelle Gaskonstante, R = 1,98 10-3 kcal/mol K
absolute Temperatur, in K
Radius, in cm.
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Eine entsprechende Beziehung gilt für den Materiestrom der uran-
haItigen Komponente.




D = 0,34 e cm /s.
Die Transportwärme wurde ebenfalls nach /46/ zu
Q = - 35 kcal/mol
angenommen.
Aus der Beziehung über den Materiestrom kann mit Hilfe der Kontinui-
tätsgleichung die jeweilige Konzentration einer Komponente im Volumen-
element als Funktion der Zeit bestimmt werden. Die Kontinuitätsglei-
chung lautet:




= o . (4.9)






(dj + i) dt
dr r
(4.10)
wobei n(t ) die Konzentration zum Zeitpunkt t und n(t) die Konzen-
o 0
tration zum Zeitpunkt t ist, mit t > t •
o
Die Berechnung der zeitabhängigen Konzentration der plutonium- bzw.
der uranhaItigen Komponente in der Brennstofftablette nach den Be-
ziehungen (4.7) und (4.10) wurde mit dem zu diesem Zweck geschrie-
benenRechenprogramm PUDIFF durchgeführt.
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Wie bei der in Abschnitt 4.1 dokumentierten Parameterstudie wurde
für die Rechnungen oxidischer Brennstoff mit 20 % Pu02-Anteil vor-
ausgesetzt. Das OlMe-Verhältnis wurde ebenfalls wieder mit 2,00 an-
genommen. Weitere Materialdaten sind in der Tabelle 15 zusammen mit
den gewählten Betriebsbedingungen aufgeführt.
Es wurde weiter vorausgesetzt, daß der zu Spaltungen führende Neu-
tronenfluß räumlich und zeitlich konstant ist. Die Wärmeleitfähig-
keit des Mischoxid-Brennstoffes wurde wieder mit der in /5/ angege-
benen Gleichung beschrieben, die Abhängigkeit von der Porosität
durch den in /15/ vorgeschlagenen Ansatz berücksichtigt.
Die modellmäßig getrennte Behandlung der Plutonium-Entmischung durch
einen Verdampfungs- und Kondensat~onsmechanismus auf der einen Seite
und durch Thermodiffusion auf der anderen Seite in jeweils einem
Rechenprogramm, POUMEC bzw. PUDIFF, stellt eine Annäherung an die
tatsächlich ablaufenden Prozesse dar. Beide Entmischungsmechanis-
men laufen zeitlich parallel ab, wenn auch in ihrem makroskopischen
Einfluß mit unterschiedlicher Wirkung. Denn der Verdampfungs- und
Kondensationsmechanismus liefert zu Beginn der Bestrahlung den Haupt-
beitrag zur Entmischung, bei höherem Abbrand überwiegt die Thermo-
diffusion.
Im numerischen Modell werden beide Effekte jedoch zeitlich versetzt
gerechnet. Das gewählte Verfahren hat folgendes Aussehen:
Für ein Zeitintervall von bestimmter Länge wird die zu Beginn herr-
schende Temperaturverteilung in der Brennstofftablette als zeitlich
konstant vorausgesetzt. Mit dieser Temperaturverteilung wird zuerst
im POUMEC die durch den Verdampfungs- und Kondensationsmechanismus
hervorgerufene Änderung der Porositäts- und der Plutoniumverteilung
bestimmt, einschließlich der Änderung der Geometrie der Brennstoff-
tablette durch die Zentralkanalbildung. Im Anschluß daran wird mit
der zuvor berechneten Dichte- und Plutoniumverteilung im PUDIFF eine
neue durch die Thermodiffusion veränderte Plutoniumverteilung be-
stimmt. Es folgt dann die Neuberechnung der Temperaturverteilung, die
im nachfolgenden Zeitintervall als Basis der Rechnung dient.
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Zu Beginn der Bestrahlung eines frischen Brennstabes spi~lt neben
der Plutonium-Entmischung, die mit dem zur Porenwanderung führen-
den Verdampfungs- und Kondensationsmechanismus einhergeht, die Ent-
mischung durch Thermodiffusion noch keine Rolle. Mit zunehmendem
Abbrand wird die Verteilung der Plutoniumkonzentration jedoch
immer stärker durch den Einfluß der Thermodiffusion geprägt. Ein
Vergleich der in den Abb. 25 bis 27 dargestellten Rechenergebnisse
macht diesen Einfluß deutlich.
Die Abb. 25 zeigt die radiale Verteilung der Plutoniumkonzentration,
wie sie sich nach einer Bestrahlungszeit von 500 hallein aufgrund
der Verdampfung und Kondensation einstellen würde. Die Verteilung,
die sich allein aufgrund der Thermodiffusion zum gleichen Zeitpunkt
ergeben würde, ist in der Abb. 26 dargestellt. Die Uberlagerung
beider Effekte führt zu der in der Abb. 27 dargestellten Konzentra-
tionsverteilung.
Nach einer ßestrahlungszeit von 5000 h ist der Einfluß der Thermo-
diffusion auf die Form der Konzentrationsverteilung unverkennbar,
während das Ausmaß der Umverteilung und besonders der Grad der An-
reicherung des Plutoniums in der Umgebung des Zentralkanals über
den ursprünglichen Wert von 20 % hinaus im wesentlichen durch den
zu Beginn der Bestrahlung ablaufenden Verdampfungs- und Kondensations-
mechanismus bestimmt ist.
In Abb. 26 ist die Verteilung dargestellt, die sich allein auf grund
der Thermodiffusion nach einer Bestrahlungszeit von 5000 hergeben
würde, in Abb. 27 diejenige Verteilung, die aus der Uberlagerung der
beiden Entmischungseffekte folgt. Der Einfluß der Verdampfung und
Kondensation ist deutlich an dem Unterschied der Plutoniumkonzen-
trationswerte in unmittelbarer Umgebung des Zentralkanals zu sehen,
wie die Abb. 28 zeigt. Diese modelltheoretische Aussage wird in
Abschnitt 4.3 durch einen Vergleich der Rechenergebnisse mit experi-
mentell bestimmten Werten überprüft.
Das Maximum, das die beiden Kurven in Abb. 28 zu Beginn der Bestrah-
lung durchlaufen, ist auf die Bildung des Zentralkanals und die
thermischen Bedingungen im Zentrum der Brennstofftablette zu Beginn
und während der Verdichtungsphase zurückzuführen. Der zugehörige
zeitliche Verlauf der Zentraltemperatur ist in der Abb. 29 dargestellt.
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Wie aus dieser Abbildung ersichtlich ist, fällt durch die Zunahme
des Plutoniumanteils in der Umgebung des Zentralkanals der mit der
Zentralkanalbildung und teilweisen Verdichtung des Brennstoffes ein-
hergehende Temperaturabfall geringer aus, als sich bei einer Ver-
nachlässigung der Plutonium-Entmischung ergeben würde.
Der anfänglich sehr rasch ablaufenden Verdichtung der inneren Brenn-
stoffzone folgt eine langsame Verdichtung des nach außen anschließen-
den Brennstoffbereiches nach, verbunden mit einer weiteren, aber ge-
ringen Zunahme des Zentralkanalradius, wie es in den Abb. 26 und 27
aus der Veränderung der Porositätsverteilung bei 5000 h gegenüber
der bei 500 h ersichtlich ist. Dieser Effekt wirkt sich auf das Tem-
peraturprofil der Brennstofftablette stärker aus als die zunehmende
Plutoniumkonzentration in der Umgebung des Zentralkanals (siehe Abb. 27
und 28), so daß insgesamt eine weitere, geringe Abnahme der Zentral-
temperatur mit der Zeit errechnet wird. Dieser Verlauf ist aus der
Abb. 29 direkt zu erkennen. In der Abb. 30 wird er durch den Vergleich
der radialen Temperaturprofile bei 500 hund 5000 h deutlich.
In dieser Abbildung ist daneben noch einmal der Einfluß der Plutonium-
Entmischung auf das Temperaturprofil der Brennstofftablette dargestellt.
Zur Vereinfachung der Parameterstudie wurde bei allen Rechnungen der
Einfluß der sich bildenden Spaltgasblasen außer Acht gelassen. Ihre
Berücksichtigung würde zu einer Abnahme der Dichte der inneren Zone
der Brennstofftablette führen. Aufgrund der dadurch verursachten Ver-
schlechterung der Wärmeleitfähigkeit können sich etwas höhere Zentral-
temperaturen als die in dieser Parameter-Studie berechneten ergeben.
4.3 Vergleich mit dem Experiment
Mit den Modellen bzw. Materialdaten, die zur Beschreibung der Plutonium-
Umverteilung durch Verdampfung und Kondensation über Leervolumen des
Brennstoffes und Thermodiffusion in der Brennstoffmatrix zur Verfügung
stehen /37,46/, wurde gefunden, daß bis zu den experimentell erreich-
ten Abbränden der Hauptbeitrag zur radialen Plutonium-Umverteilung in
stöchiometrischem Brennstoff durch Verdampfung und Kondensation in Ver-
bindung mit der Wanderung von Leervolumen geliefert werden sollte. Die-
se Aussage wird im folgenden durch den Vergleich gemessener und berech-
neter Plutonium-Verteilungen überprüft.
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Für den Vergleich wurde der Bestrahlungsversuch DFR-350 herangezo-
gen /22/. Aus den radialen Plutonium-Konzentrationsprofilen, die zu
diesem Experiment vorliegen /49/, wurden die des Querschliffes
"Probe 4" des Stabes G6 und des Querschliffes "Probe 3" des Stabes
G43 ausgewählt (s. Abb. 36 und 37). Beide Schliffe liegen am"heißen"
Ende des jeweiligen Stabes, d.h. im Bereich maximaler Hüllrohrtempe-
raturen. Die axialen Positionen sind:
a = 17 mm
a = 10 mm
für den Stab G 6 und
für den Stab G43,
wobei a den Abstand vom unteren Ende der Brennstoffsäule angibt. Da
die Höhen der Brennstoff tabletten 5 mm betragen haben, liegt der Quer-
schliff "Probe 3" des Stabes G43 in der Nähe der Stoßstelle zweier
Tabletten, während der Querschliff "Probe 4" des Stabes G6 etwa in
der Mitte einer Tablette angebracht worden war.
Die Betriebsbedingungen, die an den betrachteten positionen geherrscht
haben, wurden aus dem in /22/ zusammengestellten Datenmaterial abge-
leitet. Danach ist zu Beginn der Bestrahlung mit folgenden Werten für






YJ 1,45' 10 15 2= n/cm s,
X = 324 W/cm und
THa
582 oe,
1 40' 10 15 2:f = n/cm s,,
X = 315 W/cm und
THa = 592 oe.
Die Bestrahlungsdauer betrug rund 4862 h. An ihrem Ende sind lineare
Stableistung und Hülltemperatur um etwa 8 %niedriger als zu Beginn
der Bestrahlung.
Die charakteristischen Daten des Brennstoffes und der Hülle sind ~n
der Tabelle 16 zusammengestellt.
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4.3.2 Modelltheoretische Annahmen---------------------------
Die Berechnung der Plutoniumverteilung erfolgte mit der Version le
des Rechenprogrammsystems SATURN-l. In diese Version sind die Unter-
programme P0UMEC und PUDIFF integriert. Das Unterprogramm P0UMEC
gestattet die Berechnung der durch Verdampfung und Kondensation in
Zusammenhang mit der Porenwanderung auftretenden Entmischung von
Uran und Plutonium (vgl. Abschnitt 4.1). Es stützt sich auf das von
Lackey et ale /37/ angegebene Modell. Mit dem Unterprogramm PUDIFF
ist die Berücksichtigung der durch Thermodiffusion /46/ verursach-
ten Umverteilung der plutonium- bzw. uranhaItigen Komponente des
Brennstoffes möglich (vgl. Abschnitt 4.2).
Die Zeitabhängigkeit der Betriebsbedingungen wurde in der Weise nach-
vollzogen, daß erstens die während der Bestrahlungszeit aufgetretenen
19 Abschaltungen in 3 Zyklen zusammengefaßt und zweitens für Stab-
leistung und Hülltemperaturen zeitlich gemittelte Werte verwendet wur-
den.
Wie frühere Rechnungen zu dem Bestrahlungsversuch DFR-350 gezeigt
haben /50,51/ müssen mindestens drei Zyklen berücksichtigt werden,
um die gegenwärtig bestmögliche Annäherung der Rechenergebnisse an
den in der Bestrahlungsnachuntersuchung gefundenen Endzustand der
Brennstäbe zu erhalten.
Eine weitere sehr vereinfachende Näherung wurde für die Bestimmung
des Wärmedurchgangs durch den Spalt bzw. durch die Kontaktzone zwi-
schen Brennstoff und Hülle gewählt. Infolge der großen Unsicherhei-
ten bezüglich der Abbrandabhängigkeit des Wärmedurchgangs wurde es
als ausreichend angesehen, mit einem zeitlich gemittelten effektiven
Wärmedurchgangskoeffizienten in der Größe von h= 0,4 W/oC cm2 zu
rechnen. Dieser Wert wurde aus den früher durchgeführten Rechnungen
abgeleitet.
Zur Berechnung der Wärmeleitfähigkeit des 'Brennstoffes wurde die in
/5/ angegebene Beziehung mit der in /16/ vorgeschlagenen Korrektur
zur Berücksichtigung der Porositätsabhängigkeit verwendet.
Die den Rechnungen zugrundeliegenden Daten sind in Tabelle 17 für den
Stab G6 und in Tabelle 18 für den Stab G43 zusammengestellt.
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Der anhand der vorliegenden Modelle zu erwartende Einfluß der beiden
Umverteilungsmechanismen auf das Plutonium-Konzentrationsprofil ist
in den Abb. 31 bis 33 dargestellt. Diese Ergebnisse basieren auf den
für den Stab G43 charakteristischen Daten.
Abb. 31 zeigt die am Ende der Bestrahlung zu erwartende Plutonium-
Verteilung, wenn allein Verdampfung und Kondensation als Umvertei-
lungsmechanismus angenommen wird. Thermodiffusion allein würde die
in Abb. 32 gezeigte Verteilung ergeben. Die Uberlagerung beider Me-
chanismen führt auf die in Abb. 33 wiedergegebene Plutonium-Vertei-
lung.
Eine Umverteilung des Plutoniums durch Verdampfung und Kondensation
findet zu Beginn der Bestrahlung in Zusammenhang mit der Wanderung
der Herstellungsporen statt. Es ist anzunehmen, daß sie auch während
des gesamten Bestrahlungszeitraumes in Verbindung mit der Bildung
und Wanderung von Spaltgasblasen vorkommt. Mit welchem Einwirken
auf das Plutoniurnkonzentrationsprofil dadurch im Rahmen des verwen-
deten Modells /37/ zu rechnen ist, soll durch die beiden in Abb. 33
angegebenen Plutonium-Verteilungen angedeutet werden. Bei der Berech-
nung der einen Verteilung wurde Blasenbildung und -wanderung völlig
vernachlässigt, während für die zweite ein sehr vereinfachtes Modell
der Spaltgasblasenbildung /52/ verwendet wurde.
Die Temperaturverhältnisse, die entsprechend den modelltheoretischen
Annahmen zu Beginn und am Ende der Bestrahlung in dem Querschliff
DFR-350-G43-3 geherrscht haben, sind in der Abb. 34 dargestellt.
Abb. 35 gibt die Verteilung der Plutoniurnkonzentration für den Quer-
schliff DFR-350-G6-4 ~ieder, die unter Berücksichtigung der beiden
Umverteilungsmechanismen und unter Einschluß von Spaltgasblasenbil-
dung und -wanderung berechnet wurde.
Der Vergleich der berechneten mit den gemessenen Plutonium-Vertei-
lungen wird in Abb. 36 für den Querschliff G43-3 und in Abb. 37 für
den Querschliff G6-4 durchgeführt. Er zeigt für den Querschliff
G43-3 neben einer exzentrischen Lage des Zentralkanals deutliche
Unterschiede der Konzentrationswerte des Plutoniums in der Umgebung
des Zentralkanals und im Randbereich des Brennstoffes. Beim Quer-
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schliff G6-4 fallen die großen Schwankungen des gemessenen Plutonium-
Anteils in der Randzone und der gegenüber dem gemessenen Wert zu klein
berechnete Zentralkanalradius auf.
Zu hohe Werte für die berechnete Plutonium-Konzentration 1n der Umge-
bung des Zentr~lkanals können darauf hindeuten, daß das verwendete
Modell zur Behandlung der Verdampfung und Kondensation den Einfluß
dieses Mechanismus überschätzt. Daneben kann aber auch das zur Be-
schreibung der Thermodiffusion verwendete Modell den Einfluß dieses
Mechanismus unterschätzen. Unter den vorliegenden Verhältnissen führt
der Verdampfungs- und Kondensationsmechanismus zu einer starken Anrei-
ch~rung des Plutoniums in unmittelbarer Umgebung des Zentralkanals
unter Ausbildung eines steilen Plutoniumgradienten. Unter seinem Ein-
fluß findet durch Thermodiffusion eine teilweise Rückführung des Plu-
toniums und damit eine Verringerung der Plutonium-Konzentration in
allernächster Umgebung des Zentralkanals statt. Verdampfung und Kon-
densation und Thermodiffusion wirken im innersten Bereich der Brenn-
stofftablette gegenläufig auf das Plutonium-Konzentrationsprofil ein
(vgl. Abschnitt 4.2).
Die Modellrechnung läßt unberücksichtigt, daß längs des Zentralkanals
sowohl durch Verdampfung und Kondensation als auch durch Diffusion ein
axialer Transport von Materie stattfinden (siehe /53/) und damit eine
zusätzliche Beeinflussung der Plutonium-Konzentration, die in einem
Querschliff gemessen wird, auftreten kann /49/. Axiale Transportphäno-
mene können möglicherweise auch für die Abweichungen der Konzentra-
tionswerte in der Außenzone der Querschliffe von dem spezifizierten
Plutonium-Konzentrationswert von 20 % verantwortlich sein.
Eine Verdichtung des Brennstoffes wurde modellmäßig nur durch Poren-
wanderung im inneren Bereich des Brennstoffes erfaßt. Durch strahlen-
bedingtes Nachsintern und durch Heißpressen bei zyklischer Belastung
des Brennstabes tritt im äußeren Bereich des Brennstoffes jedoch
ebenfalls eine Verdichtung auf. Diese ist modellmäßig in dem Rechen-
programmsystem SATURN-le noch nicht enthalten. Das erklärt die Diffe-
renz zwischen berechnetem und gemessenem Zentralkanalradius bei dem
Stab G6. Bei dem Stab G43 würde die gleiche Differenz auftreten. Sie
wird durch die exzentrische Lage des Zentralkanals und das Vorhanden-
sein eines Spaltes zwischen Brennstoff und Hülle, der in der Modell-
rechnung nicht auftritt, überdeckt.
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Trotz der Unsicherheiten, die bei der Bewertung des Vergleiches
einkalkuliert werden müssen, deutet das Ergebnis darauf hin, daß
bis zu dem experimentell erreichten Abbrand die Intensität der in
radialer Richtung erfolgten Umverteilung stärker durch den Mechanis-
mus der Verdampfung und Kondensation als durch den der Thermodiffu-
sion geprägt ist.
Ein erheblicher Teil der Unsicherheiten resultiert aus der unter-
schiedlichen Gestalt der gemessenen Plutonium-Verteilungen. sie
kann möglicherweise aus der unterschiedlichen axialen Position
der Querschliffe (Stoßstelle bei G43-3, Pellet-Mitte bei G6-4)
erklärt werden.
5. Einfluß des Sauerstoffgehaltes
Der Sauerstoffgehalt einer U0 2-Pu02-Brennstofftablette bestimmt neben
deren Wärmeleitfähigkeit sowohl die durch Porenwanderung erfolgende Um-
strukturierung als auch die damit verbundene bzw. über Thermodiffusion
ablaufende Plutonium-Umverteilung. Die Auswirkung dieser Phänomene auf
das thermische Verhalten einer Brennstoff tablette kann deshalb je nach
Sauerstoffgehalt unterschiedlich sein. Eine weitere Beeinflussung er-
folgt in unterstöchiometrischem Brennstoff durch die Sauerstoff-Umver-
teilung und die mit fortschreitendem Abbrand einhergehende Zunahme des
Sauerstoffgehaltes.
Zwischen dem thermischen Verhalten und den jeweiligen Materialphönomenen
besteht eine enge Wechselwirkung, da diese Materialphänomene einerseits
von dem Temperaturprofil der Brennstofftablette abhängen, andererseits
aber über die Abhängigkeit der Wärmeleitfähigkeit von den einzelnen Ma-
terialphänomenen auf das Temperaturprofil zurückwirken. Die auf diese
Weise sehr komplexen Verhältnisse wurden in einer Parameterstudie unter-
sucht. Dabei stand der Einfluß des Sauerstoffgehaltes im Vordergrund.
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5.1 Qualitative Analyse
wie die vorangegangenen Untersuchung gezeigt haben, führt neben
der Porenwanderung auch die Sauerstoff-Umverteilung in unterstöchio-
metrischem Brennstoff zu einer Absenkung des Temperaturprofils. Die-
ser Effekt sollte umso größer sein, je niedriger der Sauerstoffge-
halt, d.h. das mittlere OlMe-Verhältnis und je niedriger die Brenn-
stoffrandtemperatur ist. Da bei niedriger Temperatur der Einfluß
des Sauerstoffgehaltes auf die Wärmeleitfähigkeit größer ist als bei
hoher Temperatur (siehe /3/ und /5/), führt eine Anhebung des O/Me-
Verhältnisses in Richtung auf den Wert 2,00 in der Randzone des
Brennstoffes im ersten Fall zu einer stärkeren Verbesserung der Wär-
meleitfähigkeit als im zweiten Fall. Der Verbesserung in der Außen-
zone der Brennstoff tablette steht eine Verschlechterung in der inne-
ren Zone gegenüber, die jedoch nicht den gleichen Einfluß auf das
Temperaturprofil erreicht (vgl. Abschnitt 3.).
Mit geringer werdendem Sauerstoffgehalt nimmt bei gleicher Temperatur
der Dampfdruck der Uran- bzw. Plutonium-haltigen Brennstoffkomponen-
ten ab, was zu einer Verlangsamung der Umstrukturierung des Brenn-
stoffes durch Porenwanderung führt /37/. Da aber infolge der schlech-
teren Wärmeleitfähigkeit bei gleichen äußeren Bedingungen das Tempe-
raturniveau höher liegt und der Temperaturgradient größer ist, ist
dieser Verlangsamung eine temperaturbedingte Beschleunigung überla-
gert. Insgesamt ist ein größerer Umstrukturierungseffekt zu erwarten.
Die Plutonium-Umverteilung erfolgt über die beiden Mechanismen Ver-
dampfung und Kondensation /37/ und Thermodiffusion /43,46,54/. Das
für die Parameterstudie verwendete Modell zur Beschreibung des Ver-
dampfungs- und Kondensationsmechanismus sagt eine Verminderung der
Plutonium-Umverteilung, d.h. eine geringere Plutonium-Anreicherung
in der innersten Zone der Brennstofftablette mit abnehmendem Sauer-
stoffgehalt voraus. Während zu Beginn der Bestrahlung dieser Mecha-
nismus in Zusammenhang mit der Umstrukturierung des Brennstoffes die
Plutonium-Umverteilung bestimmt, kann mit zunehmendem Abbrand damit
gerechnet werden,daß die Thermodiffusion zu einer Verstärkung des
Umverteilungseffektes führt. Auch dieser Mechanismus ist vom Sauer-
stoffgehalt des Brennstoffes abhängig /54/. Da der mittlere Sauer-
stoffgehalt in einer ursprünglich unterstöchiometrischen Brennstoff-
tablette mit zunehmendem Abbrand ansteigt, sollte der Grad der durch
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Thermodiffusion hervorgerufenen Plutonium-Umverteilung sowohl durch
die Ausgangsstöchiometrie als auch durch die Abbrandrate, d.h. die
Stableistung beeinflußt werden. Der direkten Abhängigkeit der beiden
Mechanismen von der Stöchiometrie ist ähnlich wie bei der durch Poren-
wanderung erfolgenden Umstrukturierung eine indirekte über das von der
Stöchiometrie abhängige Temperaturprofil überlagert.
Die durch die Plutonium-Umverteilung hervorgerufene Erhöhung der
Plutonium-Konzentration in der innersten Zone des Brennstoffes führt
sowohl zu einer Erniedrigung der Schmelz temperatur in diesem Bereich
als auch zu einer Erhöhung der Zentraltemperatur oder, zutreffend
ausgedrückt, zu einer weniger starken Abnahme der Zentraltemperatur
als sie allein durch Porenwanderung und Sauerstoff-Umverteilung ver-
ursacht werden würde.
5.2 Quantitative Analyse
Der Einfluß, den die erwähnten Materialphänomene bei verschiedenen
OlMe-Verhältnissen auf das thermische Verhalten einer Brennstoff-
tablette haben,wurde anhand von Modellrechnungen unter Verwendung
des Rechenprogrammsystems SATURN untersucht. Eine repräsentative Aus-
wahl aus den Ergebnissen wird in den Abb. 38 bis 43 wiedergegeben.
Die Brennstofftablette war für diese Rechnungen durch die in der
Tabelle 19 zusammengestellten Daten charakterisiert.
Der Übersichtlichkeit halber wurde die Randtemperatur mit 900 oe für
alle Rechnungen fest vorgegeben. Dieser Wert wurde ebenso wie der für die
lineare Stableistung als konstant über die betrachtete Bestrahlungs-
zeit von 10000 h angesetzt. Die Umstrukturierung des Brennstoffes
durch Porenwanderung und die Umverteilung des Plutoniums durch Ver-
dampfung und Kondensation wurden mit Hilfe der in /37/ vorgeschlage-
nen Modellvorstellungen beschrieben. Zur Behandlung der Umverteilung
des Sauerstoffes und des Plutoniums durch Thermodiffusion wurden die
in /36,38/ und /54/ angegebenen Verfahren verwendet mit folgenden Be-
ziehungen und Werten für die Modellparameter:
Überführungswärme für den Plutonium-Transport
Q - 35 kcal/mol,
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Diffusionskoeffizient für den Plutonium-Transport
D = 0,5 exp (-Q/RT),
mit Q = f(vpu) nach /54/, wobei vpu die Plutonium-Valenz des
Brennstoffes ist, und
Überführungswärme der Sauerstoffleerstellen
+Q = - (27 - 38 • (4 - vp ) ) kcal/mol.v u
Der Anstieg des Sauerstoffgehaltes mit dem Abbrand, d.h. mit der Be-
strahlungszeit, wurde entsprechend den gewählten Daten durch eine
lineare Beziehung der Form
OlMe = (O/Me)O + 4,33 • 10-6 . t
in Anlehnung an /54/ angenähert. Es wurde angenommen, daß der Sauer-
stoffgehalt einen Wert von 2,00 nicht überschreitet. Die Wärmeleit-
fähigkeit des U02-Pu02-Brennstoffes wurde mit der in /5/ vorgeschla-
genen Beziehung beschrieben. Eine Abbrandabhängigkeit wurde nicht
berücksichtigt. Ebenso blieb der Einfluß axialer Transportvorgänge
unberücksichtigt.
Eine für das thermische Verhalten einer Brennstofftablette charakte-
ristische Größe ist deren Zentralternperatur. Der unter den geschil-
derten Annahmen vorausgesagte zeitliche Verlauf dieser Größe ist in
den Abb. 38 bis 40 für drei verschiedene Spezifikationswerte des
OlMe-Verhältnisses dargestellt. Die Abbildungen lassen zunächst zu
Beginn der Bestrahlung den erwarteten Anstieg der Zentral temperatur
mit abnehmendem Sauerstoffgehalt entsprechend der schlechter werden-
den Wärmeleitfähigkeit erkennen. Diese Abhängigkeit ist in der Abb.41
durch die oberste Kurve wiedergegeben. Die Abb. 39 und 40 vermitteln
darüberhinaus einen Eindruck über den Einfluß der Sauerstoffumvertei-
lung und der bestrahlungsbedingten Zunahme des mittleren Sauerstoff-
gehaltes.
Der Verringerung der Zentralternperatur, die durch die Ausbildung des
Zentralkanals und durch die radiale Umverteilung und die zeitliche
Änderung des Sauerstoffgehaltes hervorgerufen wird, steht eine Er-
höhung durch die Umverteilung des Plutoniums gegenüber.
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Die Verhältnisse, die nach e~ner Bestrahlungszeit von 10 h zu er-
warten sind, sind in der Abb. 41 dargestellt. Für e~n OlMe-Verhält-
nis von 2,00 ergibt sich nur eine geringfügige Änderung der Zentral-
temperatur, da aufgrund des niedrigen Temperaturniveaus die Umstruk-
turierung infolge Porenwanderung noch kaum ausgeprägt und dement-
sprechend auch nur eine geringe Plutonium-Umverteilung aufgetreten
ist. Mit abnehmendem OlMe-Verhältnis steigt sowohl der Einfluß der
Porenwanderung infolge des höheren Temperaturniveaus als auch der
Einfluß der Sauerstoff-Umverteilung infolge des größeren Effektes
auf die Wärmeleitfähigkeit, so daß die Zentral temperatur verstärkt
abnimmt. Demgegenüber ist die Zunahme aufgrund der Plutonium-Umver-
teilung gering.
Nach 10000 h ergibt sich das in der Abb. 42 dargestellte Bild. Der
Einfluß der Plutonium-Umverteilung ist bei einem OlMe-Verhältnis von
2,00 am größten. Er nimmt ab, wenn der Wert des ursprünglichen Sauer-
stoffgehaltes gesenkt wird in Übereinstimmung mit den in 1541 zusarnr
~engestellten experimentellen Ergebnissen.
Die nach 10000 h unter Berücksichtigung aller betrachteten Phänomene
berechnete Zentraltemperatur liegt zum Teil erheblich unter den für
die Volltablette zu Beginn der Bestrahlung gefundenen Werten. Die
gesamte Abnahme ist dabei für stöchiometrischen Brennstoff am gering-
sten. Sie wird mit sinkendem Wert des ursprünglichen Sauerstoffge-
haltes rasch größer.
Die thermischen Verhältnisse, die zu Beginn und am Ende der Bestrah-
lungszeit herrschen, werden in der Abb. 43 anhand der radialen Tempe-
raturprofile für drei verschiedene OlMe-Verhältnisse des Brennstoffes
verglichen. Zu Beginn gibt es aufgrund der unterschiedlichen 'värme-
leitfähigkeiteneine deutliche Staffelung der Profile. Am Ende - im
gezeigten Beispiel nach 10000 h haben sich die ursprünglichen
Unterschiede im Sauerstoffgehalt ausgeglichen. Verbesserte Wärmeleit-
fähigkeit und Zentralkanalbildung haben zur Absenkung der Temperatur
geführt. Die Temperaturprofile fallen in ein verhältnismäßig schmales
Band, dessen Breite im wesentlichen durch den unterschiedlichen Grad
der Plutonium-Umverteilung bestimmt wird. Dieses Ergebnis ist zum
Teil auf die hier getroffenen Annahmen zurückzuführen.
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6. Zusammenfassung
Die in diesem Bericht zusammengestellte Auswahl von Ergebnissen mehrerer
Parameterstudien sollte einen Eindruck darüber vermitteln, in welcher
Weise einige wichtige Materialphänomene, wie Porenwanderung, Sauerstoff-
Umverteilung und Plutonium-Urnverteilung auf das thermische Verhalten einer
für den SNR-300 typischen Brennstofftablette aus Mischoxid einwirken. Im
besonderen wurde der Einfluß gezeigt, den der Sauerstoffgehalt auf das
thermische Verhalten ausübt als Folge der Abhängigkeit der genannten Phäno-
mene und einer wichtigen Materialeigenschaft, der Wärmeleitfähigkeit, von
dieser Gr6ße.
Die aufgeführten Ergebnisse sind Beispiele zu einigen fest gewählten Be-
triebsbedingungen. Die wesentlichen Aussagen k6nnen jedoch auf alle Be-
triebsbedingungen, wie sie bei SNR-300 typischen Brennstäben vorkommen,
übertragen werden. Dabei ist mit Unterschieden in der Stärke des jeweili-
gen Einflusses der einzelnen Materialphänomene auf das thermische Verhal-
ten'der Brennstofftablette zu rechnen. Es ergeben sich aber keine Ände-
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Material U02 + 20 '/0 Pu02
Stöchiometrie 2,00






Tabelle 2 Betriebszustand bei Erreichen der vollen Leistung













Tabelle 3 Zusammenstellung verschiedener Beziehungen zur Darstellung der Wärmeleitfähigkeit von (U,Pu)02-BrennstOff (T in°e, T
K
in K)
Autor ").. in W/cm oe bzwo W/cm K Porosität pU-Antei; I Stöchiometriein Gewo-j'
Temperatur-
°bereich in e
Schmidt L5J 1-(0.350010-7-0.300010-60X) oT
2+ (0,2840 10-13_0, 131010-12oX)oT4
10,8 + 360 . X + 0,0235 • T'
mit T' = {T für T 2 e e = (1930 - 5000 . X)oC
e für T > e X = 2 - OlMe
---------------------------------------------------------------
0,05 20 1,93 - 2,00 200 - 2700
Iaskiewicz
et al o L-6J
Gib~r L7J
















Boltax et alo-- l 1 13 3__~_~-!. ~~~~~~~~TK + 6,6 010- oTK
- --------------------------------------------------
0,05 2,00 700 - 2700

















et al L-llJ I graphische Darstellung 0,04 16 - 30 2,00 400 - 1000
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( 1 - P )
=
Biancheria et al. / 14/
Kämpf /2/
Ondracek /15,16/
Belle et ale /17/
Gibby /7/
Boltax et al. /8/
2
( 1 - P - 10 • P )
für 0,05 < P ~ 0,5
( 1 - 1,5 • P )
für 0 ~ P < 0,05
( 1 _ p2/ 3 )
( 1 _ P )3/2
( 1 - P ) / ( 1 + 0,5 • P )
( 1 - P ) / ( 1 + ß • P )
mit ß = 1,25
( 1 - P ) / ( 1 + ß • P )
mit ß = 1 + 10 P
- 46 -
Tabelle 5 Charakteristische Brennst&bgrößen bei einer angenommenenun-
sicherheit der Wärmeleitfähigkeit von ± 20 ~
Darstellung von Ao nach /5/
Porosität P = 16~, Stöchiometrie OlMe = 2,00
A T I °c T 'I °c rBa/rmn cf/ ~Z Ba
0,8 • Ao 2610 751 2,612 24
Ao 2396 820 2,601 35
1,2 • Ao 2220 868 2,593 43
Tabelle 6 Charakteristische Brennst&bgrößen bei verschiedener Dar-
stellung der Porositätsabhängigkeit der Wärmeleitfähigkeit
des Brennstoffes
Porosität P = 16 'j., Stöchiometrie OlMe = 2,00
T IOc T I °c rBa/rmn ~I ~z Ba
Biancheria /14/ 2640 740 2,614 22
Kämpf /2/ 2370 810 2,599 37
Ondracek /15, 16/ 2270 830 2,595 41
Tabelle 1
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Charakteristische Brennstabgrößen in Abhängigkeit von der
Porosität
Stöchiometrie O/Me = 2,00
p/'/t T 1°c T 1°c rBa/mm rJ'/~Z Ba
Darstellung nach Kämpf /2/
5 2173 850 2,590 46
10 2273 831 2,594 42
15 2367 81.2 2,598 38
20 2461 794 2,602 34
Darstellung nach Ondracek /15,16/
5 2097 864 2,587 49
10 2180 849 2,590 46
15 2270 832 2,594 42
20 2366 812 2,598 38
Tabelle 8 Charakteristische Brennstabgrößen in Abhängigkeit von der
Stöchiometrie
Porosität P = 16 ~
S T 1°c T 1°c rBa/mm cr/~z Ba
2,00 2396 820 2,601 35
1,99 2511 788 2,606 30
1,98 2591 763 2,610 26
1,96 2722 715 2,617 19
- 48 -
Tabelle 9 Differentielle lineare thermische Ausdehnungskoeffizienten als
Funktion der Temperatur T in Abhängigkeit vom vom Pu0
2
-Anteil
für (U,Pu)02 nach /24/, T < 1200 oe
Pu°2-Konzentration Stöchio- ~(TO,T) -6 °(in 10 cm/cm e)
(in Gew. -%) metrie
0 2,24 11,1442 x (1 + 0,0187 x 10-4 T/oe)
2,08 -4 00 9,6985 x (1 + 0,9796 x 10 T/ e)
8 4 -4 °5 2,11 7,4189 x (1 + 7, 9 3 x 10 T/ e)
12,5 2,13 9,0176 x (1 + 2,9893 x 10-4 T/oe)
20 2,10 7,5353 x (1 +13,8453 x 10-4 T/oe)
-4 /0 )35 2,09 7,7180 x (1 + 6,3313 x 10 T e
-4 /0 )50 2,01 7,9772 x (1 + 5,9733 x 10 T e
80 40 -4 /0- 7,7176 x (1 +10, 12 x 10 T e)
100 - 6,7614 x (1 + ),2460 x 10-4 T/oe)
-4 /0)100 - 6,7046 x (1 +14,7319 x 10 T e
Tabelle 10 Integrale lineare thermische Ausdehnungskoeffizienten als
Funktion der Temperatur T in Abhängigkeit vom Pu02-Anteil
für (U,Pu)02 nach /24/, T < 12000 e
Pu02-Konzentration Stöchio- -6 °
(in Gew. -%) metrie <XI (TO,T) (in 10 cm/cm e)
0 2,24 11,1442 + 0,01042 x 10-3 T/oe
0 2,08 9,6985 + 0,47503 x 10-3 T/oe
5 2,11 7,4189 + 2,92835 x 10-3 T/oe
12,5 2,13 9,0176 + 1,34781 x 10-3 T/oe
20 2,10 7,5353 + 5,21642 x 10-3 T/oe
35 2,09 7,7180 + 2,44325 x 10-3 T/oe
50 2,01 7,9772 + 2,38251 x 10-3 T/oe
80 - 7,7176 + 4,01361 x 10-3 T/oe
100 - 6,7614 + 1, Cf)737 x 10-3T /oe










Verschiedene Beziehungen für den. integralen linearen
thermischen Ausdehnungskoeffizienten von U02-20 Gew.-% Pu02
["'7,5353 + 0,00522 x T / °eJ x 10-6 / oe
'L-8,8282 + 0,00147 x T / °eJ x 10-6 / oe
-4 . 6
4,36 x 10 + L-6,720 + 0,~92xT/ °eJ x 10- / oe
T - 25 oe
L-6,5693 + 0,002997 T / °eJ x 10-6 / oe
11,3 x 10-6 / oe
für T = 1500 oe und OlMe = 2,00
Tabelle 12 Verschiedene Beziehungen für die relative Längenänderung von
U0 2-20 Gew.-% Pu02 ßL/Lo = a r (TO,T) x (T - TO)
Literatur- ßL/L =quelle 0
/27/ - 2,2071 x 10-4 + 8,791 x 10-6 T/oe + 1,47 x 10-9 T2/(Oe)2
/28,29,30/ 4,36 x 10-4 + 6,793 x 10-6 T/oe + 2,92 x 10-9 T2/(oe)2
/33/ - 1,77 x 10-4 + 6,482 x 10-6 T/oe + 2,997 x 10-9 T2/(oe)2
Tabelle 13 Integrale lineare thennische Ausdelmungskoeffizienten als Funktion der Temperatur für
verschiedene StöchiOOletriewerte (Extrapolation anhand von /25/ )
- -6 ° -(XI (T01T) L 10 cm/cm CJ lmter Verwendung von
OlMe
/27/ /33/
2100 818282 + 1147 x 10-3 T/oC 615693 + 21997 x 10-3 T/oC
1197 10,170 + 11693 x 10-3 T/oC 71568 + 31453 x 10-3 T/oC




Tabelle 14 Charkteristische Brennstabgrößen in Abhängigkeit von der
Stöchiometrie OlMe mit ~~~ (T,O/Me)nach /5/ und ~ = A (P)
nach /15/
OlMe T /00 T /°0 rBa/rnm d/j.tßl h;W/oO
2
Z Ba cm
<XI = <XI (O/Me = 2,00), nach /23/
2,00 2396 820 2,601 35 0,62
<XI = <XI (O/Me), nach /27/
2,00 2494 923 2,584 52 0,50
1,97 2660 827 2,600 }6 0,61
1,94 2767 725 2,616 20 0,80
<XI = <XI (O/Me), nach /33/
2,00 2471 897 2,588 48 0,53
1,97 2630 788 2,606 30 0,67
1,94 2742 670 2,623 13 0,97
<XI = <XI (O/Me = 2,00), nach /33/
2,00 2471 897 2,588 48 0,53
1,97 2669 849 2,597 39 0,58
1,94 2791 805 2,604 32 0,64
TZ = Zentraltemperatur
TBa = Randtemperatur des Brennstoffes
r
Ba = Außenradius
tS = radiale Spaltbreite
h = Wärmedurehgangszahl im Spalt
Tabelle 15
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Zusannnenstellung der für die Parameterstudie zu Abschnitt 4. 1
und 4.2 verwendeten Material- und Betriebsdaten
Brennstoffaußenradius















o bzw. 0,864 x)
x IO-5/ oC
800 bzw. 900 °c
500 W/cm
I
Tabelle 16 Charakteristische Daten von Brennstoff und Hülle des
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Zusammenstellung der für die Parameterstudie zu Abschnitt 5.
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Abb. 1 Wärmedurchgangszahl h durch den gasgefüllten Spalt als Funktion der Spaltbreite für reines Helium und




































Abb. 2 Wärmedurchgangszahl h als Funktion der Spaltbreite,
2
Füllgas 85 % He und 15 % Ar, Gasdruck I kp/cm ,
Summe der mittleren Oberflächenrauhigkeiten von
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Abb. 3 Vergleich verschiedener Beziehungen für die Wärmeleitfähigkeit von 100 % dichtem stöchiometrischem U02-Pu02-






















































Abb. 5 Zentral- und Randtemperatur des Brennstoffes in Abhängigkeit von
einer pauschalen Unsicherheit der Wärmeleitfähigkeit zwischen
- 20 % und + 20 % bezogen auf A nach 151
o
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Abb. 6 Temperaturprofil in der Brennstofftablette bei verschiedener
Darstellung der Porositätsabhängigkeit der Wärmeleitfähigkeit



































Abb. 7 Zentral- und Randtemperatur des Brennstoffes in Abhängigkeit von der
Porosität für die Porositätsabhängigkeit der Wärmeleitfähigkeit nach































Abb. 8 Zentral- und Randtemperatur des Brennstoffes in Abhängigkeit
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Abb. 9 Differentieller linearer thermischer Ausdehnungskoeffizient in Abhängigkeit vom Pu0
2
-Anteil
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Abb. 11 Integraler linearer thermischer Ausdehnungskoeffizient als Funktion
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Abb. 13 Integraler linearer thermischer Ausdehnungskoeffizient
als Funktion der Stöchiometrie für U02-20 Gew.-% Pu02
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Abb. 14 Integrale lineare thermische Ausdehnungskoeffizienten als Funktion der
Temperatur für verschiedene Stöchiometriewerte
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Abb. 15 Einfluß der Stächiometrieabhängigkeit der thermischen
Ausdehnung auf die Zentral- und Randtemperatur der
























Abb. 16 Zentral- und Randtemperatur der Brennstoff tablette aus
U02-20 Gew.-% Pu02 in Abhängigkeit von der Stöchiometrie
unter Berücksichtigung der Stächiometrieabhängigkeit der
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Abb. 19 Zentral temperatur TZ und Zentralkanalradius r Z als Funktion
der Zeit t
TZ : 20 % Pu, 80 % U-238;
1
TZ : 20 % Pu, 80 % U
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Abb. 22 Zentral temperatur TZ und Zentralkanalradius r Z als Funktion
der Zeit t
TZ ': 20 % Pu, 80 % U-238
1
TZ : 20 % Pu, 80 % U
2






























des Brennstoffradius nach t = 100 h
TI: 20 % Pu, 80 % U-238
T2 : 20 % Pu, 80 % U
























































































































Abb. 2S V/Pu-Entmischung durch
Verdampfung und Kondensation





























Plutoniumkonzentration ~u und Poro-
sitätsanteil P in Abhängigkeit vom
Brennstoffradius,
~u und
P nach t = 500 h,
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Abb. 28 Plutoniurnkonzentration Xpu in der unmittelbaren Umgebung des
Zentralkanals als Funktion der Zeit t,
ausgezogene Kurve: beide U/Pu-Entmischungseffekte;
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ohne Berücksichtigung der U/Pu-Entmischungseffekte































Abb. 30 Brennstoff temperatur T als Funktion des Brennstoff-
radius~ TI nach t = 500 h und T~ nach t = 5000 h mit
beiden U/Pu-Entmischungseffekten,
+
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Abb. 31 Plutoniumkonzentration in Abhängigkeit vom Brennstoff-
radius bei DFR-350-G43-3~












































































Abb. 33 Plutoniumkonzentration in Abhängigkeit vorn
Brennstoffradius bei DFR-350-G43-3,
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Abb. 34 Brennstoff temperatur in Abhängigkeit vom Brennstoff-
radius bei DFR-350-G43-3
Tb zu Beginn
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Abb. 36 Plutoniumkonzentration in Abhängigkeit vom Brennstoffradius bei DFR-350-G43-3
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Abb. 41 Brennstoffzentraltemperatur TZ in Abhängigkeit
vom OlMe-Verhältnis nach einer Bestrahlungszeit
von 10 h unter Berücksichtigung der Zentral-
kanalbildung durcll Porenwanderung, der Sauer-
stoff- und der Plutonium-Umverteilung
Abb. 42 Einfluß der PlutoniumrUmverteilung auf die
Brennstoffzentraltemperatur ~TZ nach einer
Bestrahlungszeit von 10.000 h und gesamte
Absenkung der Brennstoffzentraltemperatur
-~TZt über die Bestrahlungszeit von 10000 h




















Abb. 43 Radiales Temperaturprofil zu Beginn der Bestrahlung
und nach einer Bestrahlungszeit von 10.000 h für
verschiedene OlMe-Verhältnisse
